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Biologie und Chemie im Konzert
Wasserstoff produzierendes Enzym mit kiinstlichem aktivem Zentrum bestiickt
Forscherteam aus Grenoble, Miilheim und Bochum berichtet in ,,Nature“

Wasserstoff gilt als Energietrager der Zukunft und lasst sich effizient mit speziellen Enzymen,
den Hydrogenasen produzieren. Diese Enzyme herzustellen, ist jedoch schwierig. ,,In einer
auBergewohnlichen Zusammenarbeit von Biologen und Chemikern ist es uns jetzt zum ersten
Mal gelungen, eine halbsynthetische Hydrogenase mit voller Aktivitat herzustellen®, sagt Prof.
Dr. Thomas Happe von der AG Photobiotechnologie der Ruhr-Universitat Bochum. Die
Ergebnisse veroffentlichte ein Team um Prof. Marc Fontecave vom Collége de France in
Grenoble, Prof. Wolfgang Lubitz vom MPI Miilheim sowie Prof. Thomas Happe in der
Fachzeitschrift ,Nature®.

Kompliziertes Reaktionszentrum macht Synthese im Labor schwierig

,unser Traum ist es, Wasserstoff — zum Beispiel fur Brennstoffzellen — nur mit biologischen Mitteln
und Sonnenenergie herzustellen®, sagt Thomas Happe. [FeFe]-Hydrogenasen aus der Griinalge
Chlamydomonas reinhardtii katalysieren die Synthese von Wasserstoff (H2) hocheffizient und

kommen dabei, im Gegensatz zu herkdmmlichen Katalysatoren, ohne teure Edelmetalle wie Platin
aus. Die Hydrogenasen aus Griinalgen zu gewinnen oder kiinstlich im Labor herzustellen, ist jedoch
zeit- und kostenintensiv. ,Das Reaktionszentrum der [FeFe]-Hydrogenasen ist sehr kompliziert
aufgebaut®, erklart Happe. Die Wasserstoffproduktion findet an einem Cluster aus zwei Eisen- und

zwei Schwefel-Atomen statt. Daran gebunden sind Kohlenstoffmonoxid (CO) und Cyanid (CN") sowie
ein Molekdl, das eine Briicke zwischen den beiden Eisen-Atomen bildet. In der Natur wird das
Zentrum durch mehrere spezielle Reifungsproteine synthetisiert; dieser Prozess ist bislang
unvollstandig erforscht. ,Versuche von Chemikern, das Zentrum chemisch zu imitieren, fihrten
bisher nicht zur gewlinschten katalytischen Leistung®, so der Bochumer Biologe.

Halbsynthetisches Enzym produziert Wasserstoff mit voller Aktivitét

Das Forscherteam in Grenoble stellte chemisch drei verschiedene Varianten von Eisen-Clustern her,
die sich im ,Brickenmolekil” unterschieden. Die Cluster luden sie auf ein Reifungsprotein, das in der
Grunalge normalerweise an der Synthese der [FeFe]-Hydrogenase beteiligt ist. Die RUB-Biologen
brachten dieses beladene Reifungsprotein mit einer Vorstufe der Chlamydomonas-Hydrogenase
zusammen, der das katalytisch aktive Eisen-Cluster fehlte. Mit hoch empfindlichen
spektroskopischen Messungen verfolgten die Forscher in Milheim diesen Prozess. So wiesen sie
nach, dass alle drei kuinstlich hergestellten Cluster auf die Enzym-Vorstufe Gbertragen werden
kénnen. Messungen am MPI Milheim und an der RUB bestétigten, dass nur eines der kiinstlichen
Cluster zu einem voll funktionsfahigen Enzym flhrte, welches effizient Wasserstoff erzeugt. In der
spektroskopischen Analyse war diese halbsynthetische Hydrogenase von dem naturlich
vorkommenden Protein nicht zu unterscheiden. ,Nebenbei haben wir auch noch einen
wissenschaftlichen Disput Uber die genaue Struktur des ,Brickenmolekils am Eisen-Cluster
beigelegt®, sagt Agnieszka Adamska, Wissenschaftlerin am MPI fiir Chemische Energiekonversion in
Mulheim. ,Die Struktur, die vor einigen Jahren in unserem Labor vorgeschlagen wurde, ist jetzt
bestatigt".

Forschung fiir die Zukunft: Enzym und aktives Zentrum verandern



Die Forscher haben bereits verschiedene Modifikationen an dem Enzym vorgenommen und zum
Beispiel untersucht, welche Effekte sie auf die katalytische Aktivitat haben. In Zukunft wollen sie auch
das anorganische aktive Zentrum verandern und die Auswirkungen beobachten. ,Das ist eine
einmalige Chance, die Wasserstoffproduktion zu erforschen und ihre Effizienz zu steigern®, resimiert
Prof. Happe.
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So entsteht die Hydrogenase

Das chemisch synthetisierte aktive Zentrum lud das Forscherteam zunachst auf ein Reifungsprotein. Von dort wurde

das aktive Zentrum auf eine Vorstufe der Hydrogenase Ubertragen. Dieses Enzym setzt Protonen und Elektronen zu
Wasserstoff um.
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